








論 文 内 容 要 旨 
 
氏  名 村山 健太 提出年 平成 25 年 
学位論文の 









水溶液中での結晶成長と濃度場の関係        1 
 1-1. はじめに           1 
 1-2. 結晶表面の成長と濃度場         5 
  1-2-1. 結晶表面の成長メカニズムと濃度場の関係       5 
1-2-2. 対流による水溶液の流れが結晶成長に与える影響      6 
1-2-3. 結晶周辺の濃度場の観察手法        7 
 1-3. 濃度場の三次元観察の意義        17 
  1-3-1. 濃度場の二次元観察の問題点       17 
  1-3-2. 濃度場の三次元観察の意義        18 
  1-3-3. トモグラフィによる濃度場の三次元再構築      19 
 第一章の参考文献          24 
 
第二章 
三次元シュリーレン顕微鏡の開発        28 
 2-1. はじめに          28 
  2-1-1. レーザーシュリーレン法による濃度場の三次元観察の先行研究と 
その問題点           28 
  2-1-2. 白色光シュリーレン法について       29 
 2-2. 実験           33 
  2-2-1. 実験概要          33 
  2-2-2. 白色光シュリーレン顕微鏡の光学系      33 
  2-2-3. 結晶成長セル         34 
  2-2-4. 観察試料          36 
 2-3. 結果           47 
  2-3-1. 白色光シュリーレン顕微鏡による塩素酸ナトリウム結晶周辺の濃度場のシュリ
ーレン像           47 
  2-3-2. 三次元再構築した濃度場        47 
 
 2-4. 議論           52 
  2-4-1. レーザーシュリーレン法と白色光シュリーレン法による 
三次元再構築の比較          52 
  2-4-2. 三次元白色シュリーレン顕微鏡の問題点      53 
 2-5. 結論           57 
 第二章の参考文献          58 
 
第三章 
三次元顕微マッハツェンダ干渉計の開発       59 
 3-1. はじめに          59 
  3-1-1. 干渉測定の必要性         59 
  3-1-2. 干渉測定法による濃度場の三次元観察の先行研究     60 
 3-2. 実験           62 
  3-2-1. 実験概要          62 
  3-2-2. 三次元顕微マッハツェンダ干渉計の光学系      62 
  3-2-3. 観察試料          63 
  3-2-4. 干渉縞の解析について        64 
 3-3. 結果           71 
  3-3-1. 顕微マッハツェンダ干渉計による塩素酸ナトリウム結晶周辺の 
濃度場の干渉像          71 
  3-3-2. 三次元再構築した濃度場        71 
 3-4. 議論           78 
  3-4-1. 三次元白色シュリーレン顕微鏡から再構築された濃度場との比較   78 
  3-4-2. 三次元顕微マッハツェンダ干渉計による観察が活かされるべき分野とは  79 
 3-5. 結論           82 




発と塩素酸ナトリウム結晶の界面濃度分布測定     85 
 4-1. はじめに          85 
  4-1-1. 三次元再構築の空間分解能を上げるための円筒形セルの使用   85 
  4-1-2. 円筒形セルの問題点        87 
  4-1-3. 結晶をセル上部に固定した，対流を抑制した観察     87 
 4-2. 屈折率マッチングセルの開発       92 
  4-2-1. 屈折率マッチングセルの原理       92 
  4-2-2. 屈折率マッチングセルの概要       93 
 4-3. 実験               104 
  4-3-1. 実験概要                  104 
  4-3-2. 観察試料              104 
 
 4-4. 結果               108 
  4-4-1. 屈折率マッチングセルを用いて観察した塩素酸ナトリウム結晶周辺の濃度場の
干渉像                   108 
  4-4-2. 三次元再構築した濃度場            109 
 4-5. 議論               115 
  4-5-1. 二次元濃度場観察における屈折率マッチングセルの評価        115 
  4-5-2. 過去の三次元濃度測定との比較・対流による水溶液の流れの有無が濃度場に与
える影響               116 
 4-6. 結論               122 
 第四章の参考文献              123 
 
第五章 
リゾチーム結晶周辺の三次元濃度測定と(110)面の成長速度測定         125 
 5-1. はじめに              125 
  5-1-1. タンパク質結晶の成長と濃度場の関係          125 
  5-1-2. タンパク質結晶の周辺の濃度分布，面成長速度の同時測定の重要        126 
 5-2. 実験               128 
  5-2-1. 実験概要              128 
  5-2-2. 観察試料              128 
  5-2-3. コンフォーカル位相シフト干渉計（CPSI）によるリゾチーム結晶(110)面の 
成長速度測定               129 
 5-3. 結果               134 
  5-3-1. 顕微マッハツェンダ干渉計によるリゾチーム結晶周辺の濃度場の干渉像  134 
  5-3-2. 三次元再構築した濃度場            134 
  5-3-3. CPSI によるリゾチーム結晶(110)面表面トポグラフと面成長速度分布    135 
 5-4. 議論               145 
  ・リゾチーム結晶(110)面上の面成長速度分布と界面過飽和度分布の関係       145 
 5-5. 結論               147 
 第五章の参考文献              148 
 
第六章 
流れが形態安定性へ及ぼす影響            150 
 6-1. はじめに              150 
  6-1-1. 水溶液中の流れが結晶成長に与える影響について         150 
  6-1-2. ナノステッププロジェクトについて 
（流れを抑えた無重力環境での結晶成長）              151 
 6-2. 無重力実験のデータの解析            153 
  6-2-1. ISS 上での無重力実験            153 
  6-2-2. 面成長速度の測定             154 
  6-2-3. 界面濃度の測定             156 
 
 6-3. 水溶液の流れが結晶表面の安定性に与える影響         167 
  6-3-1. 無重力中での面成長速度のバルク過飽和度依存性         167 
  6-3-2. 無重力中での界面過飽和度分布と成長速度分布         167 
  6-3-3. 地上と無重力中での結晶成長メカニズムの違い（流れの有無が結晶表面の 
安定性に与える影響について）            168 
 第六章の参考文献              178 
 
第七章 
三次元干渉測定を利用した三次元温度制御の実現に向けて        180 
 第七章の参考文献              185 
 
 






































































0.60 nm/s，結晶の端で最も成長速度が早く 1.32 nm/s と，最速と最遅の地点で 220%の違いが見
られた． 
 第六章では第五章で測定した界面濃度と速度のデータと，無重力で成長させたリゾチーム結晶
の界面濃度と速度のデータを比較して，水溶液中の流れた結晶表面の安定性へ及ぼす影響を議論
No.3 
 
した．過去の研究では水溶液中で成長する結晶では地上では対流による水溶液の撹拌などの流れ
の影響で溶液内の濃度差は減少するが，ベルグ効果によって界面の濃度差が生じ結晶の形態不安
定が生じると考えられてきた．しかし本研究における地上と無重力それぞれでの結晶界面濃度測
定の結果，地上で成長するリゾチーム結晶の場合，成長に伴い生じる水溶液の密度差対流による
流れの影響で(110)面中央部と外縁部とでは約 18 %もの大きな過飽和度差が生じることがわかった．
その結果，中央部と外縁部とでおよそ 2 倍もの面成長速度の差が生じて外縁部が速く成長し，結
晶表面形態の安定性は維持されない．それに対して無重力中で成長するリゾチーム結晶の場合は
対流が抑制されてベルグ効果のみで結晶周辺の過飽和度勾配が形成されることになるが，その結
果生じる結晶表面の中心部と外縁部の過飽和度の差は約 2.4 %であり，地上で対流により生じる過
飽和度の差に比べて非常に小さく面全体でほぼ均一な濃度分布である． その結果面成長速度のば
らつきも抑えられ，面全体でほぼ均一な成長速度分布を取る．したがって結晶表面形態の安定性
は維持される． 
 第七章では三次元観察が今後活かされるべき方向性についての展望を述べる． 
 
 
 
論文審査の結果の要旨 
 
 
 村山健太提出の論文は、水溶液中で成長する結晶周辺の濃度分布を三次元に可視化する干渉計を開
発し、結晶界面の濃度分布と対応する面成長速度を測定することで、水溶液中に生じる対流および濃
度勾配が結晶表面の形態安定性に与える影響を明らかにしたものである。トモグラフィを干渉計に適
用して濃度場を三次元再構築する際に、空間分解能を決める観察方向の数を従来の 4 方向から、360°
すべての方向に改善することで達成された。 
 第一章では結晶表面の成長メカニズムと濃度場の関係、対流や濃度場の不均一が結晶表面形態の不
安定に与える影響を説明し、濃度場の三次元観察の重要性とその手法について説明している。第二章
では濃度場の三次元観察の為に最初に開発したシュリーレン顕微鏡を概観している。第三章ではより
定量性の高い三次元顕微マッハツェンダ干渉計の開発について説明している。第四章では円筒形屈折
率マッチングセルの開発について述べている。円筒形のセル表面で光を屈折する問題をガラスに近い
屈折率を持つマッチング液と円筒形セルを用いて解決し、観察方向の制限を取り除いた。塩素酸ナト
リウム結晶周辺の濃度場に対して本手法を用いることで、複雑な拡散場の描像に成功した。第五章で
は、タンパク質結晶として代表的なリゾチームを用いて結晶表面近傍の濃度場を三次元計測した。ま
たコンフォーカル位相シフト干渉計で結晶の(110)面の表面形態の観察と成長速度の測定を行った結果
を述べている。第六章では第五章の結果と無重力で成長させたリゾチーム結晶の界面濃度と成長速度
のデータを比較して、水溶液中の流れが結晶表面の安定性へ及ぼす影響を議論した。地上では成長に
伴い生じる水溶液の密度差対流の影響で(110)面中央部と外縁部とでは約 16 %もの大きな過飽和度差が
生じ、外縁部の面成長速度が中央部よりも 2 倍大きくなるために結晶表面形態の安定性は維持されな
い。それに対して無重力中では、対流が抑制された拡散支配の濃度分布となる結果、結晶表面の中央
部と外縁部の過飽和度差は約 2.4 %と小さくなることで結晶表面形態の安定性は維持されることを示し
た。 
 以上の研究は、村山健太が自立して研究活動を行うに必要な高度の研究能力と学識を有することを
示している。したがって、村山健太提出の博士論文は、博士（理学）の学位論文として合格と認める。 
 
 
 
 
 
 
 
 
